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Diese Anmeldung steht in engem Zusammenhang mit foigenden Anmeldungen: 
2003P14656, 2003P14654, und 2003P14655. 

Die Erfindung geht aus von einem hocheffizienten Leuchtstoff aus der Klasse der 
Nilridosilikate gemalS dem Oberbegriff des Anspruchs 1 . Es handelt sich dabei ins- 
5 besondere urn Leuchtstoffe aus der Klasse der Oxinitridosilikate des Sr. 



Leuchtstoffe des Typs Oxinitridosilikat sind an sIch unter der Kurzformel MSiON 
bekannt; siehe belspielsweise „On new rare-earth doped M-Si-AI-O-N materials" , J. 
van Krevel, TU Eindhoven 2000, ISBN 90-386-2711-4, Kap. 6. Sie sind dort mItTb 
dotiert. Emission wir erreicht bei Anregung durch 365 nm oder 254 nm. 

10 EIn neuartiger Leuchtstoff ist aus der noch unverOffentlichten EP-PA 02 021 117.8 
(Dodtet 2002P15736) bekannt. Er besteht aus Eu- oder Eu.Mn-koaktivlertem Oxi- 
nitridosilikat der Forme! MSiaOgNz (M = Ca, Sr, Ba). 

- Das GrundgerQst des Wirtsgitters ist aus „Phase Relationships in the Sr-Si-O-N sys- 
tem". W.H. Zhu et al., J. Mat. Sci. Lett. H (1994). S. 560 - 562, bekannt. wo es in 

15 Zusammenhang mit keramischen Werkstoffen diskutiert wird. Dabei wurde festge- 
stellt, dass diese Struktur in zwei Modifikationen. einer Niedertemperaturphase XI , 
und einer Hochtemperaturphase X2, vorkommt. Die Niedertemperaturphase, im 
foigenden NT abgekOrzt. wird vornehmlich bei etwa 1300 "C erzeugt, wahrend die 
Hochtemperaturphase, im foigenden HT abgekOrzt, zunehmend mit hoheren Tem- 

20 peraturen bis etwa 1600 'C erzeugt wird. Allerdings sind beide Phasen grundsatz- 
lich schwer zu trennen, da sie dieselbe Grundstruktur, aber unterschledllche Gitter- 
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konstanten, besitzen. Die exakte Stdchiometrie beider Phasen kann von der Formel 
MSI2O2N2 abweichen. 

Darstellung der Erfindung 

Es ist Aufgabe der vorliegenden Erfindung, einen Leuchtstoff gemaU dem Oberbeg- 
riff des Anspruchs 1 bereitzustellen, dessen Effizienz moglichst hoch ist. Eine weite- 
5 re Aufgabe ist es , ein Verfahren zur Herstellung dieses effektiven Leuclitstoffs an- 
zugeben. 

DIese Aufgaben werden durch die kennzeichnenden iVlerkmale des Anspruchs 1 
bzw. 15 geiest Besonders vorteilhafte Ausgestaltungen finden sich in den abliangi- 
gen AnsprQclien. 

10 Bisher gibt es keinen grQn emittlerenden Leuchtstoff hoher Effizienz, der gleichzeitig 
unempfindlich gegen auliere EinflQsse ist und aulierdem durch Blau- bzw. UV-LEDs 
gut anregbar ist. 

Der aus EP-PA 02 021 117.8 bekannte Leuchtstoff MSigOaNsiEu (M = Ca, Sr, Ba) ist 
im Falle der Sr-dominierten Ausfuhrungsform mit M = Sr(i.x-y)BayCax mit 0 ^x+y< 0,5. 
15 im folgenden Sr-Sion genannt, schwer beherrschbar. Obwohl einzelne Versuche 
hervorragende Ergebnisse liefern, fehit bislang eine Richtschnur, urn zuverlassige 
und reproduzierbare Ergebnisse zu erhalten. Hinzu kommt eine gewisse Neigung, 
bei hoher Temperaturbelastung die Effizienz zu verringern und den Farbort zu vari- 
ieren. Bevorzugt sind insbesondere: y = 0 mit 0 :s x ^ 0,3 und x= 0 mit 0 s y ^ 0,1 . 

20 Oberraschenderweise hat sich nun gezeigt, dass sich die beiden Phasen in ihrer 
Eignung als Leuchtstoff grundlegend unterscheiden. WShrend die NT-Phase als Eu- 
dotierter Leuchtstoff praktisch nicht zu gebrauchen ist, und nur schwach orange-rot 
emittiert, zeigt die HT-Phase eine hervorragende Eignung als Leuchtstoff, der grQn 
emittiert. Im Normalfall liegt eine Mischung vor, die breitbandig beide Emissionen 

25 erkennen ISsst. Entscheidend ist daher, die HT-Phase mOglichst rein, mit mindes- 
tens 50 % Anteil, bevorzugt mindestens 70 %, besonders bevorzugt mindestens 
85% Anteil herzustellen. 
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DafQr ist ein GIQhprozess erforderllch, der bei mindestens 1300 X, aber nicht mehr 
als 1600 '•C durchgefQhrt wird. Bevorzugt 1st ein Temperaturbereich von etwa 1450 
bis 1580 *C, da bei geringerer Temperatur zunelimend NT-Phase entsteht und bei 
lioherer Temperatur der Leuchtstoff zunehmend schlechter verarbeitbar \st] und ab 
5 etwa 1600 ''C als hart gesinterte Keramil^ oder Schmeize vorllegt, Der optimale 
Temperaturbereich hdngt von der genauen Zusammensetzung und den Eigenschaf- 
ten der Ausgangsmaterialien ab. 

Besonders wichtig fur das Herstellen eines effizienten Leuchtstoffs des Typs Sr-Sion 
ist ein Ansatz der Ausgangsprodukte, der im wesentlichen stochiometrisch ist unter 

10 Verwendung der Grundkomponenten SiO 2, SrCO 3 sowie Si 3 N 4 . Sr steht hier 
stellvertretend fQr IVI. Die Abweichung sollte insbesondere 10 %, bevorzugt 5 %, des 
idealen stochiometrischen Ansatzes nicht Qberschreiten, wobei dabei auch die et- 
waige Zugabe eines Schmelzmittels. wie es oft ubiich ist. eingeschlossen ist. Be- 
sonders bevorzugt ist eine maximale Abweichung von 1 %. Hinzu kommt ein Euro- 

15 pium-^Beitrag fQr die Dotierung, der beispielsweise als Oxid Eu 2 O 3 realisiert wird. 
Diese Erkenntnis steht im Gegensatz zu der bisherigen Vorgehensweise, die 
Grundkomponente SiO 2 deutlich unterstochiometrisch zuzugeben. Besonders uber- 
raschend ist diese Erkenntnis auch deswegen, weil andere als Leuchtstoff empfoh- 
lene Sione wie Ba-Sion gemali der Lehre von EP-PA 02 021 1 17.8 gerade im SiO 2- 

20 Unterschuss hergestellt werden sollen, 

Ein entsprechender Ansatz fOr das Sr-Sion [\/lSi202N2 verwendet daher 11 bis 13 
Gew,-% SiO 2 . 27 bis 29 Gew.-% Si 3 N 4 , Rest SrCO 3. Ba- und Ca- Anteile an M 
werden entsprechend als Carbonat zugesetzt. Europium wird entsprechend der ge- 
wQnschten Dotierung, beispielsweise als Oxid oder Fluorid, als Ersatz fQr SrCO 3 
25 zugesetzt. Der Ansatz MSI2O2N2 meint dabei auch etwaige Abweichungen von der 
exakten StSchiometrie. soweit sle hinsichtlich der Ladungserhaltung ausgeglichen 
sind. 

Als besonders gOnstig hat sich enwiesen, dass die Ausgangskomponenten des 
Wirtsgitters, insbesondere Si 3 N 4 . moglichst hohe Reinheit besitzen. Besonders 
30 bevorzugt ist daher Si 3 N 4 , das aus der flussigen Phase, ausgehend beispielswei- 
se von Siliziumtetrachlorid, synthetisiert ist. Als kritisch hat sich insbesondere die 
Verunreinigung mit Wolfram. Kobalt, Aluminium und Calcium enA/iesen. Hier sollte 
die Verunreinigung jeweils kleiner 100 ppm, insbesondere kleiner 50 ppm, sein. des 
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weiteren 1st eine mdglichst hohe Reaktivitat vorteilhaft, sie l§st sich durch die reakti- 
ve Oberflache (BET) quantifizieren. Diese sollte mlndestens 6 m^/g betragen, vor- 
teilhaft mindestens 8 m=^/g. 

Bel Abweiciiung von der oben angegebenen Verfaiirensfuhrung in bezug auf Sto- 

5 chiometrie und Temperatur entstehen als unerwQnschte Fremdphasen in zuneh- 
mendem MaBe Nitridosilikate IVIxSiyNz wie etwa M2Si5Na, wenn die Si02-Zugabe 
zu niedrig angesetzt wird, so dass ein Stickstoffuberschuss entstefit. Obwohl diese 
Verbindung an sicli ein bemerkenswerter Leuchtstoff ist, ist sie in Zusamnnenhang 
mit der Syntliese des Sr-Sions genauso wie andere Nitridosilikate aulJerst storend, 

10 weil diese Fremdpliasen die grune Strahlung des Sr-Sions absorbieren und evtl. in 
die bekannte rote Strahlung der Nitridosilikate umwandeln. Umgekehrt entstehen bei 
zu hoher SiO 2-Zugabe Sr-Silikate wie beispielswelse Sr2Si04 weil ein Sauerstoff- 
uberschuss entsteht. Beide Fremdphasen absorbieren die nutzbare grOne Emission 
Oder fuhren zumindest zu Gitterdefekten wie Leerstellen, die die Effizienz des 

15 Leuchtstoffs stark beeintrachtigen. Als Anhaltspunkt dient die Richtschnur, dass der 
Anteil der Fremdphasen unter 15 %, bevorzugt sogar unter 5 %, liegen soil. Dies 
korrespondiert im XRD-Spektrum des synthetisierten Leuchtstoffs mit der Forde- 
rung, dass beim XRD-Ablenkwinkel 2 0 im Bereich 25 bis 32** die Intensitat aller 
Fremdphasenpeaks kleiner als 1/3, bevorzugt kleiner als Va , besonders bevorzugt 

20 kleiner als 1/5, der Intensitat des die HT-Modifikation kennzeichnenden Hauptpeaks 
bel etwa 31 .S*" sein soil. Dies gilt vor allem fQr die Fremdphasen vom Typ SrxSiyNz. 
insbesondere Sr2Si5N8. 

Im Falle einer optimierlen Verfahrensfuhrung ISsst sich zuverlassig eine Quantenef- 
fizienz von 80 bis deutlich Qber 90 % erzielen. Dagegen wird bei unspezifischer Ver- 
25 fahrensfQhrung die Effizienz typlsch im Bereich von hSchstens 50 bis 60 % Quan- 
teneffizienz liegen. 

Erfindungsgemali lasst sich somit ein Leuchtstoff herstellen, der ein Oxinitridosilikat 
der Formel MSiaOaNa (M = Ca, Sr, Ba) darstellt, das mit zweiwertigem Eu aktiviert 
ist, unter evtl. weiterer Zugabe von Mn als Koaktivator, wobei der Leuchtstoff Ober- 
30 wiegend oder allein, also mit mehr als 50 % des Leuchtstoffs, aus der HT-Phase 
besteht. Diese HT-Modifikation zeichnet sich dadurch aus, dass er breitbandig an- 
regbar aus, namlich in einem weiten Bereich von 250 bis 480 nm. dass er eine ex- 
trem hohe Stabilitat gegen Suliere EinflQsse besitzt, also bei 150^0 an Luft keine 
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messbare Degradation zeigt, dass er eine extrem gute Farbortstabilitat unter wech- 
selnden Bedingungen zeigt. Weitere Pluspunkte sind seine geringe Absorption Im 
Roten, was besonders bei Leuchtstoffmischungen vorteilhaft ist. Dieser Leuchtstoff 
wird im folgenden oft Sr-SioniEu genannt Ein Oberwiegen der HT-l\/lodifikation Ist 

5 u.a. daran erkennbar, dass der kennzeichnende Peak der NT-Modifikatlon Im XRD- 
Spektrum bei etwa 28,2 eine Intensitat von weniger als 1:1, bevorzugt weriiger als 
1 :2, im Vergleich zum Peak mit hSchster Intensitat aus der Dreiergruppe der Reflexe 
der HT-Modifikation, die Im XRD-Spektmm bei 25 bis 27^ liegen. aufweist. Die hier 
aufgefQhrten XRD-Spektren bezietien sich jeweils auf eine Anregung durcli die be- 

10 kannte Cu-Ka Linie. 

Bei gleicher Aktivatorkonzentration zeigt dieser Leuchtstoff ein anderes Emissions- 
verhalten als die NT-Variante gleiclier Stochiometrie. Die Halbwertsbreite der HT- 
Variante ist im Falle der optimierten HT-Variante wesentlich geringer als bei der 
Fremdphasen- und defekthaltigen bzw. hochfremdphasenhaltigen i\/lischung und 

15 liegtim Bereich 70 bis 80 nm, wahrend die Fremdphasen bzw. defekthaltige Probe 
bei etwa 110 bis 120 nm liegt. Die dominante Wellenlange ist bei der HT- 
Modifikation generell kurzer, typisch 10 bis 20 nm. als bei der deutlich Fremdpha- 
senhaltigen-Variante. Hinzu kommt, dass die Effizienz hochreiner HT Modifikation 
typisch urn mindestens 20 % hoher, teilweise deutlich noch hoher, als bei der NT- 

20 dominierten oder hoch fremdphasenhaltigen IVIischung liegt. 

Ein kennzeichnendes Merkmal eines ausreichend geringen Anteils der NT- 
Modifikation und Fremdphasen ist eine Halbwertsbreite (FWHM) der Emission von 
weniger als 90 nm. Denn je geringer der Anteil an Fremdphasen. desto geringer ist 
der Anteil der spezifischen -orange-roten Emission der Fremdphasenreichen- 
25 Modifikation. Insbesondere der Nitridosilikat-Fremdphasen Sr-Si-N-Eu insbesondere 
Sr2SI5N8:Eu. 

Hilfrelch sind neben der verringerten Halbwertsbreite die oben angegebenen typi- 
schen Reflexe im XRD-Spekrum, die die andere Kristallstruktur verdeutlichen. 

Der vorherrschende Peak Im XRD-Spektrum der HT-Modiflkation Ist der Peak bei 
30 etwa 31.7''. weitere promlnente Peaks sind die drei Peaks etwa gleicher Intensitat 
zwischen 25 und 27*^ (25,3 und 26,0 und 26,3''), wobei der Peak mit kleinster Ablen- 
kung der intenslvste Ist. ein weiterer intensiver Peak Ist 12,6*'. 
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Dieser Leuchtstoff ist vor allem griln emittierend mit einer Domlnanzwellenlange im 
Bereich 555 bis 565 nm. 

Auch eine geringfugige Beimengung von AlO statt SiN ist moglich (bis maximal 30 
% des SiN-Anteils). 

5 Beide Phasen des Sr-Sion:Eu konnen analog zu den zwei strukturell unterschiedli- 
chen Wirtsglttemriodifikationen kristallisieren und jeweils Uber die Ansatzstdchlo- 
mettle SrSI202N2:Eu hergestellt werden. Geringe Abweichungen von dieser Sto- 
chiometrie sind moglich. Die mit Eu dotierten Wirtsgitter lumineszieren Qberra- 
schenderweise beide be! Anregung im Blauen oder UV, allerdings jenach Wlrtsglt- 

10 tennodifikation mit anderer Emissionsfarbe. Die NT-Modifikation zeigt eine orange- 
farbene Emission, die HT-Modifikation eine grQne Emission bei etwa Adom = 560 
nm mit prinzipiell deutlich hoherer Effizienz. Je nach Dotiergehalt und Dotiemnaterial 
(Eu Oder Eu, Mn) sowie den relativen Anteilen der HT- und NT-Modifikation l§sst 
sich eine gewQnschte Eigenschaft des Leuchtstoffs genau einstellen. 

15 Ein Vorzug der HT-Phase ist die uber einen sehr weiten Spektralbereich gleichmS- 
(iig gute Anregbarkeit bei nur wenig variierender Quanteneffizienz, 

Aulierdem hSngt die Lumineszenz der HT-Modiflkation in einem weiten Tempera- 
turbereich nur schwach von der Temperatur ab. Damit ist erstmals ein grun emittie- 
render Leuchtstoff fOr LED-Anwendungen gefunden, der ohne besondere MaKnah- 
20 men zur Stabilisierung auskommt. Dies zeichnet ihn besonders gegen den bisher 
als aussichtsreichsten Kandidaten fOr diese Aufgabe, namlich Thiogallat- 
Leuchtstoffen Oder Chlorosilikaten, aus. 

insbesondere kann dieser Leuchtstoff von einer ganzen Reihe von Lichtquellen effi- 
zient angeregt werden, darunter LED (beispielsweise vom Typ InGaN), die UV oder 
25 blau als Primarstrahlung emittieren. Des weiteren alle Arten von Lampen, insbeson- 
dere Hg-Niederdruck- und Hochdrucklampen , sowie UV- und VUV-Strahler zwi- 
schen etwa 150 und 400 nm, beispielsweise Excimerstrahier. Bei 160 nm ist die 
Quanteneffizienz immer och etwa 50%. 

Dieser Leuchtstoff eignet sich auch besonders gut fur die Anwendungen bei vollfarb- 
30 tauglichen Lumineszenzkonversions-LEDs sowie Lumineszenzkonversions-LEDs 
mit beliebig einstellbaren Farben auf Basis eine UV-Blau primar emittierenden LED. 
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Die Mischverbindungen mit M = (Sr.Ba). bev Ba-Anteil bis 10 %. stellen ebenfalls 
effiziente Leuchtstoffe mit einem weiten Bereich der Emissionsmaxima dar. Diese 
liegen meist kurzwelliger als reines Sr-Sion, bevorzugt zwischen 520 und 565 nm. 
Der erreichbare Farbraum lasst sich auBerdem durch geringe Beigaben (bevorzugt 
5 bis 30 mol-%) an Ca und/oder Zink erweitern; dadurch werden die Emissionsmaxi- 
ma eher in den langwelligeren Bereich , verglichen mit reinem Sr-Sion, verschoben, 
sowie durch partiellen Ersatz (bis 25 mol-%) von Si durch Ge und/oder Sn. 

Eine weitere AusfQhrungsform ist die Teilsubstitution von M, insbesondere Sr. durch 
drei- oder einwertige lonen wie La3+ oder Li+. Bevorzugt ist ein Anteil dieser lonen 
10 von maximal 20 mol-% des M. 

Bevorzugt Iflsst sich der erfindungsgemaRe Leuchtstoff fur Lumineszenzkonversi- 
ons-LED zur Erzeugung von weifiem Licht einsetzen, sei es mit blauer Primarstrah- 
lung wobel Sr-Sion als Grunkomponente zusammen mit SrS:Eu^*.als Rotkomopnn- 
nete eingesezt werden kann. Aber auch mit UV-PrimSrstrahlung, wobei mittels blau 

15 und rot und erfindungsgemSli grQn emittierender Leuchtstoffe weiBes Licht erzeugt 
wird. Kandidaten fQr die blaue Komponente sind hier an sich bekannt, beispielswei- 
se eignen sich BaMgAhoOiyiEu^* (bekannt als BAM) oder Ba5Si04(CI,Br)6:Eu2* oder 
CaLa2S4:Ce^* oder auch (Sr,Ba,Ca)5(P04)3CI:Eu^* (bekannt als SCAP). Als grQne 
Komponente eignet sich der erfindungsgemSBe Leuchtstoff. Zur roten Emisison 

20 lasst sich ein Rotleuchtstoff einsetzen. gut geeignet sind ((Y,La,Gd,Lu)202S:Eu^*, 
Oder auch (Ca,Sr)2Sl5N8 lEu^"^. 



Figuren 

Im folgenden soli die Erfindung anhand zweier Ausfuhrungsbeispiele naher erlSutert 
werden. Es zeigen: 

Figur 1 ein Emissionsspektrum eines ersten Oxinitridosilikats; 

25 Figur 2 das Reflektionsspektrum dieses oxinitridosilikats; 

Figur 3 ein Spektrum der Anregbarkeit von Sr-Sion als Funktion der Anre- 
gungswellenlange; 

Figur 4 das Temperaturverhalten von SrSion; 

Figur 5 XRD-Spektren verschiedener Leuchtstoffe vom Typ Sr-Sion; 

30 Figur 6 u. 1 1 ein Halblelterbauelement, das als Lichtquelle fQr weilSes Licht dient; 
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Figur 7 ein Emissionsspektrum zweier Leuchtstoffe mit und ohne Fremdpha- 
sen. 

Figur 8-1 0 ein Emisslonsspektmm weiterer Oxinitridosilikate 

Beschreibung der Zeichnungen 

Ein konkretes Beispiel fQr den erfindungsgemalSen Leuchtstoff ist in Figur 1 gezeigt. 
5 Es handelt sich um die Emission des Leuchtstoffs SrSi2N202:(5 % Eu^*) in HT- 
Modifikation, bei dem der Eu-Anteil 5 mol-% der von Sr besetzten Gitterplatze aus- 
maclit Das Emissionsmaximum liegt bei 540 nm. die mittlere WeilenlSnge (domi- 
nante Wellenlange ) bei 560 nm. Der Farbort ist x=0,357; y=0.605. Die Anregung 
erfolgte bei 460 nm, die FWHM ist 76 nm. 

10 Die Herstellung erfolgt in der Weise, dass zunachst die Ausgangsstoffe SrCOa , 
SizUa und SiOa in exakter Stochiometrie miteinander gemisclit warden und die IVli- 
schung anschlieliend im Ofen bei 1500 ''C unter N2 und H2 reduzierend uber 8 Std. 

i 

geglQht wird. Dabei wird ein stochiometrischer Ansatz genommen, mit 12,05 Gew.- 
% SiO 2. 28,10 Gew.-% Si 3 N 4 sowie 56,27 Gew.-% SrCO 3 zuzuglich 3.53 Gew.-% 
15 Eu 2O 3 ,Damit ersetzen 5 mol-% Eu als Aktivator das Kation Sr. 

Figur 2 zeigt das diffuse Reflexionsspektrum dieses Leuchtstoffs. Es zeigt ein aus- 
gepragtes l\/linimum im Bereicli unter 440 nm und eine ausreicliende Absorption bis 
470 nm, das somit die gute Anregbarkeit in diesem Bereich demonstriert. 

Figur 8 zeigt Beispiel fOr einen hocheffizienten grun emittierenden Leuchtstoff. Es 
20 handelt sich um die Emission des Leuchtstoffs SrSi2N2O2:(10 % Eu^*) in HT- 
Modifikation, bei dem der Eu-Anteil 10 mol-% der von Sr besetzten Gitterplatze 
ausmacht. Das Emissionsmaximum liegt bei 545 nm, die mittlere dominatne Wellen- 
lange bei 564 nm (Adom). Der Farbort ist x=0,393; y=0,577 Die Anregung erfolgte 
bei 460 nm. die FWHIVI ist 84 nm. 

25 Fig, 3 zeigt ein Spektrum der Anregbarkeit von Sr-Sion mit 10 % Eu als Funktion der 
Wellenlange. Die Anregbarkeit ist proportional dem Produkt aus Absorbierter Ener- 
gie und Quanteneffizienz. Es zeigt sich, dass das erfindungsgemafie Sr-Sion Qber 
einen sehr weiten Wellenlangenbereich von 250 bis 470 m eine Anregbarkeit von 
Qber 50 % hat. 



Fig. 4 zeigt das Temperaturverhalten dieses Leuchtstoffs. Die Temperaturloschung 
ist erstaunlich gering und betragt maximal 12 % bei selir hoher Temperaturbelas- 
tung von 125 X verglichen mit Raumtemperatur 

Die unterschiedliciie Struktur verschieden Inergestellter Leuclitstoffe ist in Figur 5 
eriautert. Dort sind XRD-Spel<tren, also Rontgendiffraktogramme, von vier Leuclnt- 
stoffen des Typs Sr-Sion vorgestellt. Figur 5a zeigt ein XRD-Spektrum einer stark 
Qberwiegenden NT-I\/lodifikation. Charakteristisch ist der starke Peak bei etwa 28,2*'. 
Diese Probe erzielt eine Quanteneffizienz von etwa 10 % der HT-IVlodifikation, die 
Herstellung erfoigte mit wenig reaktivem Ausgangsmaterial bei etwa 1300**C Glii- 
hung. Figur 5b zeigt ein XRD-Spektrum fur eine Mischung mit mehr als 50 % HT- 
Anteil gegenuber dem NT -Anteil. Hier treten die XRD-Reflexe der HT-Modifikation 
bei etwa 31,7** und der Tripel-Reflex im Bereicli bei 25 bis 27° zunehmend in den 
Vordergrund gegenuber dem prominenten NT-Reflex bei 28,2**. Die Quanteneffi- 
zienz im Vergleich zur HT-IVlodifikation betragt etwa 70 %. Die Herstellung erfoigte 
bei etwa 1400 **C. In Figur 5c ist eine Probe gezeigt, bei der die Fremdphasen niclit 
sorgfaltig ausgeschlossen wurden. Deutlich erkennbar ist vor allem der dem Nitrido- 
silikat zuzuordnende Peak bei etwa 31,2°, der etwa 50 % der maximalen Peakhohe 
des Ciiarakteristischen Peaks der HT-Phase bei 31 ,T ausmacht. Obwohl hier die 
NT-Modifikation stark unterdruckt ist, erreicht diese Probe nicht mehr als 40 % der 
Quanteneffizienz von reiner HT-Modifikation, Schlielilich zeigt Figur 5d ein XRD- 
Spektrum fur annahernd reines NT, deren Quanteneffizienz als Norm (100 %) fur 
die anderen Proben diente. Fremdphasen und NT-Modifikation sind hier stark unter- 
druckt, was einer exakten stSchlometrischen Herstellung mit GIQhung bei etwa 1500 
*'C und hoher Reinheit und Reaktivitat der Ausgangsmaterialien geschuldet ist. 

Der Aufbau einer Lichtquelle fQr weiBes Licht auf RGB-Basis ist in Figur 6 explizit 
gezeigt. Die Lichtquelle ist ein Halbleiterbauelement mit einem Chip 1 des Typs In- 
GaN mit einer PeakemissionswellenlSnge im UV von beispielsweise 405 nm, das In 
ein lichtundurchiassiges Grundgehause 8 Im Bereich einer Ausnehmung 9 elngebet- 
tet ist. Der Chip 1 ist uber einen Bonddraht 14 mit einem ersten Anschluss 3 und 
direkt mit einem zweiten elektrischen Anschluss 2 verbunden. Die Ausnehmung 9 ist 
mit einer Vergussmasse 5 gefQIlt, die als Hauptbestandteile ein Epoxidgieliharz (80 
bis 90 Gew.-%) und Leuchtstoffpigmente 6 (weniger als 20 Gew.-%) enthalt. Ein 
erster Leuchtstoff ist das als erstes AusfQhrungsbeispiel vorgestellte grun emittie- 
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rende Oxinitridosilikat, das zweite ist ein blau emittierender Leuchtstoff. hier insbe- 
sondere BAM sowie das rot emittlerende Nitridosilikat (Ca,Sr)2Si5N8:Eu unter Ein- 
schluss der reinen Sr und Ca-Variante sowIe Mischungen aus Sr und Ca. Die Aus- 
nehmung hat eine Wand 17, die als Reflel<tor fOr die Primar- und Sekundarstralilung 
5 vom Ciiip 1 bzw. den Pigmenten 6 dient. 

Fig. 9 zeigt ein Beispiel der Emission fiir ein Miscli-Sion MSiaOaNa :Eu10% bei dem 
M = ( 10 % Ca und Rest Sr). Anregung 460 nm; Farbort x/y 0,397/0,576 ; dom. Wel- 
lenlange 564 nm FHHIVl = 84 nm; Quanteneffizienz ca. 70 %. 

Fig. 10 zeigt ein Beispiel der Emission fQr ein Miscli-Sion MSi202N2 :Eu10% bel 
10 dem M = ( 10 % Ba und Rest Sr). Anregung 460 nm; Farbort x/y 0.411/0.566 ; dom. 
Wellenlange 566 nm FHHM = 86 nm; Quanteneffizienz ca. 67 %. 

In einem weiteren AusfQIirungsbeispiel Fig. 11 wird wieder als das Leuchtstoffpig- 
ment eine IVIischung aus derartigen drei Leucfitstoffen fur RGB-l\/lischung venwen- 
det. Jedocli sind diese auf den Wanden 9 eines aulSeren Geinauses angebracht, das 
15 mehrere LEDs vom Typ Lumineszenzkonversions-LED entlialt. 
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Anspruche 

1. Hocheffizienter Leuchtstoff aus der Klasse der Oxinitridosilikate mit einem Kation M 
und der grundsatzlichen Formel M(i.c)Si202N2:Dc , wobei M als Bestandteil Sr umfast 
und wobei D mit zweiwertigem Europium dotiert ist, dadurcii gekennzeichnet, dass 
M = Sr Oder M = Sr(i.x-y)BaYCax mit x+y < 0,5 ) verwendet wird, wobei das Oxinitrido- 
silikat vollstandig oder uberwiegend aus der hoohtemperaturstabiien Modifikation HT 
besteht. 

2. Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass der Anteil des Eu zwi- 
schen 0,1 und 20 mol-% von M ausmacht. 

3. Leuchtstoff nach Anspruch 1 . dadurch gekennzeichnet. dass ein Teil von M, insbe- 
sondere bis zu 30 mol-%, durch Ba u/o Ca u/o Zn ersetzt ist. 

4. Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass ein Teil von M. insbe- 
sondere bis zu 30 mol-%, durch Li u/o La ersetzt Ist. 

5. Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass ein Teil von SIN, ins- 
besondere bis zu 30 mol-%, durch AlO ersetzt Ist. 

6. Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass ein Tell von Eu, insbe- 
sondere bis zu 30 mol-%, durch Mn ersetzt ist. 

7. Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass der Anteil der Verun- 
reinigungen W, Co, Al, und Ca unter 100 ppm, bevorzugt unter 50 ppm, llegt. 

8. Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass das Oxinitridosilikat zu 
mehr als 70, insbesondere zu mehr als 85% aus der HT-Modifikation besteht 

9. Leuchtstoff nach Anspaich 1. dadurch gekennzeichnet, dass der Anteil der Fremd- 
phasen weniger als 15 % betrSgt 

10. Leuchtstoff nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass die Halbwertsbreite 
(FWHM) der Emission weniger als 90 nm betragt. 

11. Leuchtstoff nach Anspruch 1. dadurch gekennzeichnet, dass in dessen XRD- 
Spektrum der Anteil von Fremdphasen entsprechen der Regel minimiert ist, dass 
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beim XRD-Ablenkwinkel 2 0 im Bereich 25 bis 32"" die Intensitat aller Fremdpha- 
senpeaks kleiner als 1/3, bevorzugt kleiner als Ya , besonders bevorzugt kleiner als 
1/5, der intensitat des die HT-Modiflkation kennzeichnenden Hauptpeaks bei etwa 
31 ,8** ist. 

Leuchtstoff nach Ansprucli 1, dadurch gekennzeichnet, dass in dessen XRD- 
Spektrum der Anteil der NT-Phase entsprechen der Regel minimiert ist, dass der 
kennzeichnende Peak der NT-l\/lodifikation im XRD-Spektrum bei etwa 28.2 eine 
Intensitat von weniger als 1 :1 , bevorzugt weniger als 1 :2, im Vergleicli zum Peak mit 
fiochster Intensitat aus der Dreiergruppe der Reflexe der HT-Modifiaktion, die im 
XRD-Spektrum bei 25 bis 27"" liegen, aufweist 

Liclitquelle mit einer primaren Stralilungsquelle, die Strahlung im kurzwelligen Be- 
reich des optischen Spektralbereichs im Welleniangenbereich 50 bis 470 nm emit- 
tiert, wobei diese Strahlung mittels mindestens einem ersten Leuchtstoff nach einem 
der yorhergehenden Anspruche ganz oder teilweise in sekundare ISngenwellige 
Strahlung. insbesondere im sichtbaren Spektralbereich, konvertiert wird. 

Lichtquelle nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass als primare Strah- 
lungsquelle eine Leuchtdiode auf Basis von InGaN verwendet wird. 

Lichtquelle nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass ein Tell der primaren 
Strahlung weiterhin mittels eines zweiten Leuchtstoffs in langenA/ellige Strahlung 
konvertiert wird, wobei der erste und zweite Leuchtstoff insbesondere geeignet ge- 
wahlt und gemischt sind um weides Licht zu erzeugen. 

Lichtquelle nach Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass ein Teil der primSren 
Strahlung weiterhin mittels eines dritten Leuchtstoffs in ISngerweilige Strahlung kon- 
vertiert wird, wobei dieser dritte Leuchtstoff im roten Spektralbereich emittiert. 

Verfahren zur Herstellung eines hocheffizienten Leuchtstoffs. gekennzeichnet durch 
folgende Verfahrensschritte: 

a) Bereitstellen der Ausgangsprodukte SiO 2 , Si 3 N 4 , Rest MCO 3 sowie des Eu- 
Vorlaufers in im wesentlichen stochiometrischen Verhaltnis und Mischen der Pro- 
dukte; 

b) Gluhen der Mischung bei etwa 1300 bis 1600 ''C. bevorzugt 1450 bis 1580 ^'C. 
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IS. Verfahren nach Anspruch 17, dadurch gekennzeichnet, dass die Ausgangsprodukte 
eine hohe Reinheit in bezug auf W, Co, At und Ca von weniger als 100 ppm aufwei- 
sen. 

19. Verfahren nach Anspruch 17, dadurch gekennzeichnet, dass die Ausgangsprodukte 
eine hohe Reaktivitat von mindestens 6 m^/g BET-Oberflache aufwelsen. 

20, Verfahren nach Anspruch 17, dadurch gekennzeichnet, dass der stachiometrische 
Ansatz aller Komponenten auf mindestens 10 % genau eingehalten wird. 
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Zusammenfassung 
Hocheffizlenter Leuchtstoff 

Leuchtstoff aus der Klasse der Oxinitridosilikate, mit einem Kation M, das mit zwei- 
wertigem Europium dotiert ist, und mit der grundsatzlichen Formel M(i^)Si202N2:Dc , 
wobei M = Sr, oder M = Sr(i.x-y)BaYCax mit x+y < 0.5 verwendet wird, wobei das Oxi- 
nitridosilikat vollstandig oder uberwiegend aus der hochtemperaturstabilen Modifika- 
tion HT besteht. 



Fig. 1 
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